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論 文 内 容 要 旨
【目的】
義歯床材料には，優れた操作性，加工性，強度等を理由として，アクリルレジン系のマテリアル
が 80 年以上の長きにわたり広く用いられているが，材料学的観点，口腔衛生面など様々な面から改
善点は多い。さらに，レジン系材料は石油由来であり，材質そのものに由来する生体為害性も懸念
される。加えて環境面からも，自然環境下での分解性のなさ，焼却時の有毒ガスの発生，原油埋蔵
量の将来的な枯渇など多数の問題を抱えている。それに対し，セルロースナノファイバー（CNF）
は軽量，高強度，良好な寸法の熱安定性，透明性，ガスバリア性，保水性を有するだけでなく，化
学修飾により親水性にも疎水性にもすることができるなど，多彩で優れた特性を有している。また
CNF は植物由来であり，資源持続性は極めて高い。さらに，最終的に土に還すことができるため，
環境負荷の観点からも非常に優れたバイオマス材料である。そこで本研究では，「脱石油義歯床用材
料」開発の一環として，CNF の疎水化処理方法の違い，および疎水化処理が材料学的性質に及ぼす
影響について基礎的検討を行った。
【方法】
１． 表面処理方法の違い（a：未処理，ｂ：サイズ処理，ｃ：硫酸バンド＋サイズ処理）が，親水
性 CNF 成形体の吸水膨張に与える影響について検討を行った。
２． 疎水化 CNF の製作過程での溶媒の違い（d：MeOH，e：DMSO，f：MMA）および解繊度の
違い（f：10pass，g：15pass，h：50pass）が基礎的物性に与える影響について検討を行った。
また疎水化処理の効果を確認するために，各試料の吸水量を比較した。
【結果】
１． 短時間の水中浸漬に限れば，試料 e の吸水膨張が有意に小さかったものの，すべての試料が
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経時的に膨張が大きくなる傾向を示した。 
２． 曲げ強さは試料gがISO規格基準値を上回った。曲げ弾性率は試料hが最も高い数値を示した。
表面硬度は溶媒に MMA を用いたものが良好な値を示した。表面ぬれは試料 f が最も高い表
面ぬれ性を示した。疎水化 CNF 成形体の吸水量は，親水性 CNF 成形体と比較して，有意に
小さな値を示した。
【考察】
１． 表面サイズ処理による疎水性付与の効果は極めて限定的であるため，新たな表面処理方法の
開発が必要と考えられる。
２． 均質感に欠ける成形体が製作される傾向にあるため，今後さらに疎水化 CNF 成形体の製作条
件の検討を行うことで，機械的物性の改善が期待できる。また親水性 CNF 成形体と比較して
吸水量は大きく改善されており，口腔内使用の可能性が示唆された。
【結論】
①　 表面サイジングは親水性 CNF 成形体の有効な表面処理方法とはいえない。
②　 MMA 溶媒を用いた疎水化 CNF 成形体の試料が曲げ強さ，表面硬度，表面ぬれ性共に良好な
結果を示した。
③　 曲げ特性の向上には，一定の解繊度が必要であり，表面ぬれの改善には低い解繊度が望ましい。
④　 化学修飾で疎水化 CNF を用いた成形体の吸水量は，親水性 CNF 成形体と比較して大きく改
善する。
審 査 結 果 要 旨
アクリルレジンは，優れた操作性，加工性，強度を有していることから，歯科臨床において義歯
床や人工歯などに広く用いられている。しかし，長期にわたる使用では，吸水，乾燥，繰り返し荷重，
バイオデグラデーションによる機械的性質の低下などによる破折，耐変色性や耐摩耗性に劣るなど
改善すべき点が多く，自然環境下で分解しないことや焼却時の有毒ガスの発生などの環境面の問題
も抱えている。これに対し，セルロースナノファイバー（CNF）は，軽量，高強度，良好な寸法の
熱安定性，透明性，ガスバリア性，保水性を有するだけでなく，化学修飾により親水性にも疎水性
にもできるなど優れた特性を有している。また CNF は植物由来であるので環境負荷の観点からも優
れており，次世代のバイオマス素材として注目されている。そこで，本研究ではアクリルレジンに
代わり得る歯科用バイオマテリアル開発の一環として，CNF の各種処理方法が材料学的性質に及ぼ
す影響について検討を行った。
研究方法としては，親水性 CNF 成形体への表面処理方法の違い（未処理，表面サイズ処理，硫酸
バンドと表面サイズ処理）による吸水膨張に及ぼす影響，疎水化 CNF の製作過程での溶媒の違い
（MeOH，DMSO，MMA）および解繊度の違い（10pass，15pass，50pass）が基礎的物性（曲げ特性，
曲げ弾性率，表面硬度，表面ぬれ）に及ぼす影響について検討し，さらに疎水化処理の効果を確認
するために各試料の吸水量の比較を行った。
その結果，親水性 CNF 成形体の表面処理方法の違いによる吸水膨張は，すべての条件で経時的に
大きくなる傾向を示し，表面サイズ剤ならびに硫酸バンドを併用した表面サイジングでは長時間の
疎水性が期待できないことが示された。疎水化 CNF 成形体製作における溶媒の違いは，物性に大き
な影響を与え，溶媒に MMA を用いた試料が，曲げ強さ，表面硬度，表面ぬれで良好な結果を示した。
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疎水化 CNF 成形体製作における解繊度の違いは，曲げ特性および表面ぬれに大きく影響し，曲げ特
性の向上には一定の解繊度が必要であることが示唆された。また，表面ぬれの改善には低い解繊度
が望ましいことが分かった。さらに，疎水化 CNF 成形体の吸水量は親水性 CNF と比較して小さく
疎水処理効果の有効性が示された。
表面サイジングによる親水性 CNF 成形体の疎水化処理には限界があり，有効なサイズ剤と処理方
法が必要である。化学修飾により得られた疎水性 CNF は，成形体製作条件が機械的特性に大きく影
響を及ぼすため，製作条件の検討をさらに進めることにより機械的物性の向上が期待される。本研
究から得られた知見は，今後 CNF を義歯材料に応用するための研究の端緒を開く重要なものと考え
られ，よって本論文は博士（歯学）の学位に相応しいものと判断する。
